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Beschreibung 

[0001] Die vorliegenden Erfindung betrifft einen Mono- oder Mehrschichtfilm zur Verwendung als Abdeckfolie fur 
Blisterverpackungen, die sich leicht verarbeiten laGt, gute Barriereigenschaften, insbesondere gegen Wasserdampf 

5 aufweist, gute Recyclierbarkeit zeigt und eine einfache Handhabung durch den Endanwender ermoglicht. 

[0002] Als Verpackung fur verschiedenste Gegenstande werden immer haufiger Blisterverpackungen gewahlt, da 
diese Verpackungsform vielfaltige Gestaltungsmoglichkeiten bietet und einem mechanisierten Verpackungsprozess 
entgegen kommt. Ausgangsmaterial fur eine Blisterverpackung ist eine thermisch verformbare Folie. Es handelt sich 
dabei um Kunststoffolien, die durch Erwarmen in einen Zustand gebracht werden, in welchem sie sich relativ leicht 

10 durch Anwendung von pneumatischem Uber- oder Unterdruck oder durch Stempel verformen lassen. Durch geeignete 
Wahl der Formwerkzeuge lassen sich so Vertiefungen (Blister) in die Folie (Bodenfolie) einbringen, die der Gestalt des 
zu verpackenden Gegenstandes angepaGt werden konnen. Nach diesem Verformungsschritt wird der zu verpackende 
Gegenstand in den entstandenen Blister eingebracht. Nach dem Befullen des Blisters wird auf die Bodenfolie eine 
Abdeckfolie aufgebracht, die den zu verpackenden Gegenstand in seinem Blister einschlieGt. Durch die Wahl einer 

15 transparenten Bodenfolie bietet sich die Moglichkeit den verpackten Gegenstand optimal zu prasentieren. Produktin- 
formationen konnen auf die AuGenseite der Abdeckfolie aufgebracht werden. 

[0003] Die am haufigsten verwendete Kombination zum Verpacken von Arzneimitteln in Blisterverpackungen ist Po- 
lyvinylchlorid (PVC) als Bodenfolie und Aluminiumfolie als Abdeckfolie. Zur Erhohung der Barrierwirkung gegen Gase, 
insbesondere Wasserdampf wird die PVC Bodenfolie haufig mit PVDC beschichtet. Zur Vermeidung von Umweltbe- 

20 lastungen, die beim Verbrennen von PVC auftreten (Entwicklung von Chlorwasserstoff) werden seit Jahren Anstren- 
gungen unternommen, die PVC Bodenfolie durch andere Materialien zu ersetzen. Bodenfolien aus Polypropylen (PP) 
bieten eine bessere Wasserdampfsperrwirkung als PVC-Folien und sind unter okologischen Gesichtspunkten unbe- 
denklicher. Der Nachteil ist jedoch die schlechtere Tiefziehbarkeit und der hohere Schrumpf dieses Materials. 
[0004] Als Abdeckfolie fur Blisterverpackungen fur Pharmazeutika wird zur Zeit fast ausschlieGlich Aluminiumfolie 

25 verwendet. Die Haftung zur Bodenfolie, meist PVC, wird durch eine Vorbeschichtung der Aluminiumfolie mit einem 
HeiGsiegellack als Klebersystem erreicht. Blisterverpackungen die nach dem Prinzip einer Bodenfolie aus Kunststoff 
und einer Abdeckfolie aus Aluminium aufgebaut sind, haben jedoch den Nachteil, daG sie einem Recycling oder einer 
sinnvollen Entsorgung nur schwer zugefuhrt werden konnen. 

[0005] Als Stand der Technik wird eine Blisterverpackung mit Polypropylenfolie als Abdeck- und Bodenfolie beschrie- 
30 ben, vgl. DE-A-4414669. Gegenuber der Verwendung von z. B. PVC mit Aluminium als Abdeckfolie laGt sich dieses 
System wesentlich leichter recyclen. Die Verarbeitung vor allem der Bodenfolie auf den vorhandenen Blisterverpak- 
kungsmaschinen ist jedoch problematisch. Deshalb ist die Verwendung von Blisterverpackungen auf der Basis von 
Polypropylenfolien bislang nicht sehr verbreitet. 

[0006] Neuere Entwicklungen auf dem Gebiet der Blisterverpackungen fur Arzneimittel zeigen die Verwendung von 
35 amorphen Polyolefinen, die sich durch gutes Verarbeitungsverhalten und hohe Barrieren gegen Wasserdampf aus- 
zeichnen. So beschreiben EP-A-570 1 88 und EP-A-631 864 die Verwendung von Polyolefinen mit cyclischen Olefinen 
als Polymerbaustein. Aus diesen Polymeren hergestellte Folien lassen sich aufgrund ihres amorphen Characters we- 
sentlich leichter tiefziehen als teilkristalline Materialien wie Polypropylen. 

[0007] Neben der automatisierten Verpackung und Presentation des im Blister geschutzten Produktes bietet die 
40 Blisterverpackung durch die Wahl von Bodenfolien und Abdeckfolien mit bestimmten Eigenschaften weitere Funktio- 
nalitaten. Fur das Verpacken von empfindlichen Arzneimitteln in Form von Tabletten, Kapseln oder ahnlichem bietet 
die Auswahl geeigneter Bodenfolien und Abdeckfolien die Moglichkeit das Einwirken von Luftfeuchtigkeit und Sauer- 
stoff wesentlich zu reduzieren und so die Lagerzeiten zu erhohen. Bei dieser Anwendung sind die Anforderungen an 
die Bodenfolie und die Abdeckfolien vielfaltig. Neben den geforderten Barriereigenschaften muG die Bodenfolie auch 
45 ein sehr gutes Tiefziehverhalten besitzen, welches eine gute Ausformung der Blister mit moglichst gleichmaGiger 
Wanddickenverteilung und hohe Tiefziehgeschwindigkeiten erlaubt. Bodenfolie und Abdeckfolien mussen eine gute 
Haftung zueinander aufweisen, um das sichere VerschlieGen der einzelnen Blister zu gewahrleisten. Die Abdeckfolie 
sollte ebenso eine hohe Barriere vor allem gegen Luftfeuchtigkeit (Wasserdampf) aufweisen und bedruckbar sein, um 
Informationen aufnehmen zu konnen. Die Abdeckfolie muG leicht durchdruckbar sein, um eine einfache Entnahme des 
50 Arzneimittels durch Pressen auf den Blister zu gewahrleisten. Fur besondere Anwendungen die Abdeckfolie auch 
leicht abziehbar sein. 

[0008] Die Abdeckfolie sollte eine ahnlich hohe Barrierewirkung besitzen wie die Bodenfolie um das Eindringen von 
Wasserdampf oder anderen Gasen moglichst auszuschlieGen. Die Forderung lautet hier, daG die Abdeckfolie eine 
ebenso hohe Barriere gegen Wasserdampf aufweisen sollte wie die tiefgezogenen Blister der Bodenfolie. Dieses kann 
55 erreicht werden, indem ein Material mit einer wesentlich hoheren Barrierewirkung eingesetzt wird. Infolgedessen kann 
dieses Material in einer Dicke eingesetzt werden, die wesentlich unter der Dicke der Bodenfolie im Blister liegt. Wird 
ein Material mit einer vergleichbaren Barriere eingesetzt, so muG die Dicke der Abdeckfolie entsprechend angepaGt 
werden. Die Abdeckfolie sollte bevorzugt leicht durchdruckbar sein, so daG die Entnahme der festen Arzneimittel durch 
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einfaches Drucken auf den ausgeformten Blistergeschehen kann. Die Abdeckfolie sollte eine genugende mechanische 
Stabilitat aufweisen um auf den verwendeten Blisterverpackungsmaschinen ohne Storungen verarbeitet werden zu 
konnen. 

[0009] Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht darin, einen Mono- oder Mehrschichtfilm fur eine Abdeckfolie 
5 in einer Blisterverpackung bereitzustellen, der sich leicht verarbeiten laGt, gute Barriereigenschaften, insbesondere 
gegen Wasserdampf aufweist, gute Recyclierbarkeit zeigt und eine einfache Handhabung durch den Verarbeiter und 
Endanwender ermoglicht. 

[0010] Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung wird gelost durch einen Mono- oder Mehrschichtfilm, der mindestens 
eine Schicht aus einem Cycloolefinpolymeren oder einer Mischung aus Cycloolefinpolymeren und einem oder meh- 
10 reren Thermoplasten enthalt, wobei der Mono- oder Mehrschichtfilm bei einer relativen Feuchte von etwa 85% und 
einer Temperatur von etwa 23 °C eine Wasserdampfpermeation von < 0,035 g*mm/m 2 d, eine DurchstoBfestigkeit von< 
300 N/mm und eine Dicke von 20-150 |um aufweist. 

[0011] Ein im Sinne der Erfindung besonders geeigneter Film enthalt mindestens ein Cycloolefincopolymer ausge- 
wahlt aus Polymeren enthaltend 0,1 bis 100 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 99,9 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse 
15 des Cycloolefinpolymers, polymerisierte Einheiten mindestens eines cyclischen Olefins der Formeln I, II, IT, III, IV, V 
oder VI 
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vi). 



worin R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich oder verschieden sind und ein Wasserstoffatom oder einen C^-C 20 - 
Kohlenwasserstoffrest, wie einen linearen oder verzweigten C 1 -C 8 -Alkylrest, C 6 -C 18 -Arylrest, C 7 -C 20 -Alkylenarylrest, 
einen cyclischen oder acyclischen C 2 -C 2 o-Alkenylrest bedeuten, oder einen gesattigten, ungesattigten oder aromati- 
schen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 bis R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche Bedeu- 
tung haben konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und 0 bis 99 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusam- 
mensetzung des Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, welche sich ableiten von einem oder mehreren 
acyclischen Olefinen der Formel VII 



worin R 9 , R 10 , R 11 und R 12 gleich oder verschieden sind und ein Wasserstoffatom, einen linearen, verzweigten, ge- 
sattigten oder ungesattigten C 1 -C 20 -Kohlenwasserstoffrest wie einen C^-Cg-Alkylrest oder einen C 6 -C 18 -Arylrest be- 
deuten. 

[0012] Die Cycloolefinpolymere konnen auch durch ringoffnende Polymerisation mindestens eines der Monomere 
mit den Formeln I bis VI und anschlieBender Hydrierung der erhaltenen Produkte erhalten werden. 
[0013] AuBerdem kann das erfindungsgemaBe Cycloolefincopolymer 0 bis 45 mol-%, bezogen auf die Gesamtzu- 
sammensetzung des Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten enthalten, welche sich ableiten von einem oder 
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mehreren monocyclischen Olefinen der Formel VIII 



CH = CH 

\ / (VIM). 

10 

worin n eine Zahl von 2 bis 10 ist. 

[0014] Der Anteil der polymerisierten Einheiten, die sich ableiten von cyclischen, insbesondere polycyclischen Ole- 
finen betragt bevorzugt 3 bis 75 mol-% bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des Cycloolefincopolymers. Der 
Anteil der polymerisierten Einheiten, die sich ableiten von acyclischen Olefinen betragt bevorzugt 5 bis 80 mol % 

15 bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des Cycloolefincopolymers. 

[0015] Bevorzugt bestehen die Cycloolefincopolymere aus polymerisierten Einheiten, die sich ableiten von einem 
oder mehreren polycyclischen Olefinen, insbesondere polycyclischen Olefinen der Formeln I oder III, und polymeri- 
sierten Einheiten, die sich ableiten von einem oder mehreren acyclischen Olefinen der Formel VII, insbesondere cc-Ole- 
finen mit 2 bis 20 C-Atomen. Insbesondere sind Cycloolefincopolymere bevorzugt, die aus polymerisierten Einheiten 

20 bestehen, die sich ableiten von einem polycyclischen Olefin der Formel I oder III und einem acyclischen Olefin der 
Formel VII. Weiterhin bevorzugt sind Terpolymere, die aus polymerisierten Einheiten bestehen, die sich ableiten von 
einem polycyclischen Monoolefin der Formel I oder III, einem acyclischen Monoolefin der Formel VII und einem cycli- 
schen oder acyclischen Olefin, welches mindestens zwei Doppelbindungen enthalt (Polyen), insbesondere cyclische, 
bevorzugt polycyclische Diene wie Norbornadien oder cyclische, besonders bevorzugt polycyclische Alkene, die einen 

25 C 2 -C 20 -Alkenylrest tragen wie Vinylnorbornen. 

[0016] Bevorzugt enthalten die erfindungsgemaGen Cycloolefinpolymere Olefine mit Norbornengrundstruktur, be- 
sonders bevorzugt Norbornen, Tetracyclododecen und gegebenenfalls Vinylnorbornen oder Norbornadien. Bevorzugt 
sind auch Cycloolefincopolymere, die polymerisierte Einheiten enthalten, die sich ableiten von acyclischen Olefinen 
mit endstandigen Doppelbindungen wie oc-Olefinen mit 2 bis 20 C-Atomen, besonders bevorzugt Ethylen oder Propylen. 

30 Besonders bevorzugt sind Norbornen/Ethylen- und Tetracyclododecen/Ethylen-Copolymere. 

[0017] Bei den Terpolymeren sind besonders bevorzugt Norbornen/Vinylnorbornen/Ethylen-, Norbornen/Norborna- 
dien/Ethylen-, Tetracyclododecen/Vinylnorbornen/ Ethylen-, Tetracyclododecen/Vinyltetracyclododecen/Ethylen-Terp- 
olymere. Der Anteil der polymerisierten Einheiten, die sich ableiten von einem Polyen, bevorzugt Vinylnorbornen oder 
Norbornadien, liegt bei 0,1 bis 50 mol-%, vorzugsweise bei 0,1 bis 20 mol-%, der Anteil des acyclischen Monoolefins 

35 der Formel VII betragt 0 bis 99 mol-%, bevorzugt 5 bis 80 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des 
Cycloolefincopolymers. In den beschriebenen Terpolymeren liegt der Anteil des polycyclischen Monoolefins bei 0,1 
bis 99,9 mol-%, bevorzugt 3 bis 75 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des Cycloolefincopolymers. 
[0018] Das erfindungsgemaGe Cycloolefincopolymer enthalt vorzugsweise mindestens ein Cycloolefincopolymer, 
welches polymerisierte Einheiten enthalt, die sich ableiten lassen von polycyclischen Olefinen der Formeln I, und po- 

40 lymerisierte Einheiten, die sich ableiten lassen von acyclischen Olefinen der Formel VII. 

[0019] Die erfindungsgemaGen Cycloolefinpolymere konnen hergestellt werden bei Temperaturen von -78 bis 200 
°C und einem Druck von 0,01 bis 200 bar, in Gegenwart eines oder mehrerer Katalysatorsysteme, welche mindestens 
eine Ubergangsmetallverbindung und gegebenenfalls einen Cokatalysator und gegebenenfalls ein Tragermaterial ent- 
halten. Als Ubergangsmetallverbindungen eignen sich Metallocene, insbesondere stereorigide Metal been e. Beispiele 

45 fur Katalysatorsysteme, welche fur die Herstellung der erfindungsgemaGen Cycloolefinpolymere geeignet sind, sind 
beschrieben in EP-A-407 870, EP-A-485 893 und EP-A-503 422. Auf diese Referenzen wird hier ausdrucklich bezug 
genommen. 

[0020] Beispiele fur eingesetzte Ubergangsmetallverbindungen sind: 

50 rac-Dimethylsilyl-bis-(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Dimethylgermyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Phenylmethylsilyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Phenylvinylsilyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

1 -Silacyclobutyl-bis-(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 
55 rac-Diphenylsilyl-bis-(1 -indenyl)-hafniumdichlorid, 

rac-Phenylmethylsilyl-bis-(1-indenyl)-hafniumdichlorid, 

rac-Diphenylsilyl-bis-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

rac-Ethylen-1 ,2-bis-(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 
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Dimethylsilyl-(9-fluorenyl)-(cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 
Diphenylsilyl-(9-fluorenyl)-(cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 
Bis(1 -indenyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylmethylen-(9-fluorenyl)-cyclopentadienyl-zirkondichlorid, 
5 lsopropylen-(9-fluorenyl)-cyclopentadienyl-zirkondichlorid, 

rac-lsopropyliden-bis-(1-indenyl)zirkondichlorid 

Phenylmethylmethylen-(9-fluorenyl)-cyclopentadienyl-zirkondichlorid, 

lsopropylen-(9-fluorenyl)-(1-(3-isopropyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

lsopropylen-(9-fluorenyl)(1 -(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 
10 Diphenylmethylen-(9-fluorenyl)(1 -(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

Methylphenylmethylen-(9-fluorenyl)(1-(3-methyl)cyclope 

Dimethylsilyl-(9-fluorenyl)(1-(3-methyl)-cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylsilyl-(9-fluorenyl)(1 -(3-methyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylmethylen-(9-fluorenyl)(1-(3-tert.-butyl)cyclopentadienyl)-zirkondichlorid, 
15 lsopropylen-(9-fluorenyl)(1 -(3-tert.-butyl)cyctopentadienyl)-zirkondichlorid, 

lsopropylen-(cyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

Diphenylcarbonyl-(cyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

Dimethylsilyl-(cyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 

lsopropylen-(methylcyclopentadienyl)-(1-indenyl)-zirkondichlorid, 
20 4-(r|5-cyclopentadienyl)-4yy-trimethyl-(r| 5 -4,5,67-tetrahydroindenylzirkondichlorid, 

[4-(r| 5 -cyclopentadienyl)-4,7,7-triphenyl-(r| 5 -4,5,^^ 

[4-(r| 5 -cyclopentadienyl)-47-dimeto 

[4-(rj 5 -3'-tert.-butylcyclopentadienyl)-4,7,7-triphenyl-(r| 5 -4,5,6 ,7-tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 
[4-(rj 5 -3'-tert.-butylcyclopentadienyl)-4,7-dimethyl-7-phenyl-(r| 5 -4,5,6 ,7-tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 
25 [4-(rj 5 -3'-methylcyclopentadienyl)^ 

[4-(r| 5 -3'-methylcyclopentadienyl)-4,7,7-triphenyl-^ 

[4-(ri 5 -3'-methylcyclopentadienyl)-4 ,7-dimethyl-7-phenyl-(ri 5 -4,5,6 ,7-tetrahydroindenyl)]zirkondichlorid, 
[4-(r| 5 -3Msopropylcyclopentadienyl)-4,7,7-trimethyK^^ 

[4-(rj 5 -3'-isoproplycyclopentadienyl)-4J,7-triphenyl-(T| 5 -4,5,6,7-tetrahydroindenyl)]zirk^ 
30 [4-(rj 5 -3'-isopropylcyclopentadienyl)-4J-dimethyl-7-phenyl-(T|M,5,6J-tetrahydroindeny 

[4-(r| 5 -cyclopentadienyl)(r| 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-(r| 5 -cyclopentadienyl)-4-methyl-(ri 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-(r| 5 -cyclopentadienyl)-4-phenyl-(ri 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-(T| 5 -cyclopentadienyl)-4-phenyl-(r| 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichtorid, 
35 [4-(T| 5 -3'-methyl-cyclopentadienyl)(ri 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-(rj 5 -3'-isopropylcyclopentadienyl)(ri 5 -4,5-tetrahydropentalen)]zirkondichlorid, 

[4-(rj 5 -3'-benzyl-cyclopentadienyl)(r| 5 -4,5-tetrahydropentaleri)]zirkondichlorid 

[2,2,4Trimethyl-4-(r| 5 -cyclopentadienyl)-(TjM,5-tetrahydropentalen)]zirkoniumdic 

[2,2,4Trimethyl-4-(r| 5 -(3,4-Di-isopropyl)cyclopentadi^^ 

40 

[0021] Die erfindungsgemaB verwendeten COC-Folien zeichnen sich durch spezielle mechanische Eigenschaften 
aus. Die Folien konnen auf den verwendeten Maschinen verarbeitet werden und besitzen gleichzeitig eine geringe 
DurchstoBfestigkeit und eine hohe Barriere, vor allem gegen Wasserdampf. Diese COC-Folien, sind in geeigneter 
Weise orientiert. Dabei kann es sich um Mono- oder Mehrschichtfolien handeln. Die Folien konnen organische oder 

45 anorganische Fullstoffe enthalten, um die Lichtdurchlassigkeit zu verringern oder die Bedruckbarkeit zu verbessern. 
[0022] Die Herstellung der Cycloolefinpolymere geschieht durch eine heterogene oder homogene Katalyse mit me- 
tallorganischen Verbindungen und ist in einer Vielzahl von Patenten beschrieben. Katalysatorsysteme basierend auf 
Mischkatalysatoren aus Titansalzen und Aluminiumorganylen werden in DD-A-109 224 und DD-A-237 070 beschrei- 
ben. EP-A-156 464 beschreibt die Herstellung mit Katalysatoren auf Vanadiumbasis. EP-A-283 164, EP-A-407 870, 

50 EP-A-485 893 und EP-A-503 422 beschreiben die Herstellung von Cycloolefinpolymeren mit Katalysatoren basierend 
auf loslichen Metallocenkomplexen. Auf die in diesen Patenten zur Herstellung von COC beschriebenen Herstellungs- 
verfahren und verwendeten Katalysatorsysteme wird hiermit ausdrucklich bezug genommen. 

[0023] Eine wichtige Anforderung fur Abdeckfolien ist die sichere Handhabung auf den verwendeten Maschinen. 
Extrudierte nicht orientierte COC Folien sind sprode und lassen sich unter erschwerten Bedingungen nur sehr schlecht 
55 weiterverarbeiten, vgl. DE-A-4304309. So neigen siedazu beim Aufwickeln bzw. Abwickeln unter Zug leichteinzureiBen 
oder zu zerreiBen. Aus diesem Grund muB die mechanische Festigkeit erhoht werden. Dies kann durch Orientieren 
(mono- oder biaxiale Reckung) der Folien geschehen. SolchermaBen orientierte Folien lassen sich wesentlich besser 
verarbeiten, ohne daB sie die geschilderten Nachteile aufweisen, vgl. DE-A-4304309. Die DurchstoBfestigkeit von 
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orientierten Folien wurde nach DIN 53373 untersucht. Als MaG fur die DurchstoGfestigkeit kann die DurchstoGarbeit 
herangezogen werden. Es wurde nun festgestellt, daG mit der Orientierung die DurchstoGfestigkeit der Folien zunimmt. 
Die gemessenen Werte waren groGer als die der nicht orientierten Folien vergleichbarer Dicke. GemaG DE-A-441 4669 
ist eine DurchstoGfestigkeit von 450 N/mm zu hoch fur eine Abdeckfolien in Blisterverpackungen. Fur empfindliche 
Arzneimittel werden niedrigere Werte angestrebt. Als eine erste Orientierung konnen die Werte der DurchstoGfestigkeit 
fur Aluminiumfolien herangezogen werden. Die DurchstoGfestigkeit einer Aluminiumfolie (16 jum) liegt bei 90 N/mm. 
Biaxial orientierte COC Folien weisen DurchstoGfestigkeiten auf, die goGer sind als 450 N/mm. Deshalb lassen sich 
solche Folien nicht als Abdeckfolien fur Blisterverpackungen verwenden. 

[0024] Aufgrund der vergleichbaren Wasserdampfsperrwirkung der COC-Bodenfolie und der Abdeckfolie laGt sich 
die Dicke der Abdeckfolie nicht beliebig absenken, urn so die DurchstoGfestigkeit anzupassen. Deshalb sollte die Dicke 
der Abdeckfolien auf Basis von COC im Bereich von 20 bis 150 jum liegen. 

[0025] Es konnte nun jedoch uberraschend gefunden werden, daG COC-Folien, die eine sehr spezifische Orientie- 
rung erhalten haben, sich ohne die beschriebenen Nachteile verarbeiten lassen und eine relativ geringe 
DurchstoGfestigkeit besitzen. Die DurchstoGfestigkeit ist vergleichbar mit der von Aluminiumfolien, die als Abdeckfolien 
fur Blisterverpackungen verwendet werden. Wichtig istdabei, daG die Orientierungsbedingungen so gewahlt werden, 
daG die DurchstoGfestigkeit im Bereich von 50 bis 300N/mm liegt. Urn eine sichere Verarbeitung zu gewahrleisten, 
muG die Folie in Maschinenlaufrichtung eine gendgend hohe mechanische Festigkeit aufweisen. Die Folie sollte des- 
halb eine ReiGdehnung von > 3% und eine ReiGfestigkeit von > 40 MPa besitzen. 

[0026] Die Wasserdampfsperrwirkung dieser Filme ist vergleichbar mit den Werten wie sie fur unverstreckte COC-Fo- 
lien beobachtet werden. Die Orientierung hat daher keinen deutlichen EinfluG auf die Barrierewirkung der Folien. Die 
Dicken der Abdeckfolien auf der Basis von COC-Folien sollten deshalb im Bereich der Dicken der Folien im ausge- 
formten Blister liegen. Damit ergeben sich Foliendicken fur die Abdeckfolien im Bereich von 20 bis 1 50 jum, bevorzugt 
im Bereich von 40 bis 100 jum. 

[0027] Die Wasserdampfsperrwirkung wird durch die Zugabe von organischen oder anorganischen Zusatzen nicht 
signifikant beeinflu Gt. Sie liegt im Bereich von 0,2 bis 0,4 g/m 2 *d fur eine Foliendicke von 1 00 jum ( 23 °C, 85 % relative 
Feuchte). Durch Zusatze lassen sich eingefarbte oder opak weiGe oder farbige Folien herstellen. Dadurch lassen sich 
die Verpackungen von Arzneimittel farblich kennzeichnen, die Lichtundurchlassigkeit fur lichtempfindliche Arzneimittel 
erhohen oder die Bedruckbarkeit der Folien verbessern. Die Bedruckbarkeit der Abdeckfolien aus COC laGt sich ver- 
bessern, indem die Polaritat der Oberflache durch geeignete Methoden erhoht wird. Dies kann durch eine Koronabe- 
handlung der Folie geschehen. Bei den Zusatzen kann es sich urn organische Polymere wie Polypropylen oder Po- 
lyethylen als Homo- oder Copolymere, Polyester, Polyamide, Polycarbonat, Polyacetale, Acrylat- und Methacrylatpo- 
lymere handeln. Als anorganische Pigmente konnen Titandioxid, Bariumsulfat, Calciumsulfat, Calciumcarbonat oder 
Bariumcarbonat eingesetzt werden. Auf die erfindungsgemaGen Abdeckfolien konnen zur Verbesserung der Haftung 
zu Bodenfolien aus thermoplastischen Polymeren Siegelschichten aufgebracht werden. Je nach Art der verwendeten 
Bodenfolie mussen die Siegelschichten angepaGt werden. Als Materialien fur Siegelschichten konnen z. B. Ethylen- 
und Propylenpolymere mit verschiedenen Anteilen an polaren Gruppen wie sie durch die Copolymerisation mit u. A. 
Vinylacetat, Acrylatmonomeren erhaltlich sind oder Polymere auf der Basis von Copolymeren aus Ethylen oder Pro- 
pylen mit alpha-Olefinen und polaren Monomeren verwendet werden. Weiterhin konnen gepropfte,u.A. mit Maleinsau- 
reanhydrid, Ethylen- oder Propylenecopolymere als Siegelschichten verwendet werden. Durch Auswahl der Siegel- 
schichten konnen die Siegeltemperaturen in einem weiten Bereich eingestellt werden. 
[0028] Die Erfindung wird anhand von Beispielen naher erlautert. 

Beispiele 

Vergleichsbeispiel 1 

[0029] Aus einem Copolymer aus Ethylen und 2-Norbornen mit einem Ethylengehalt ( 13 C-NMR) von 45 Mol-%, her- 
gestellt mit Metallocenkatalysator, einer Glasstufe (DSC, 20°C/min, Mittelpunkt) von 140°C, einer Losungsviskositat 
(0,5 gew.%ige Losung in Dekalin bei 135°C) von 58 ml/g und einem Molekulargewicht von M w : 42000 g/mol und M n : 
19500 g/mol (GPC, Polyethylen-Standards, o-Dichlorbenzol, T = 135°C) wurde eine nicht orientierte Folie mit einer 
Dicke von 80 jum hergestellt. Die Folie war sehr sprode und brach leicht. Die mechanischen Eigenschaften dieser Folie 
waren wie folgt: (Mittelwerte aus drei Messungen): 



Eigenschaft 




Dicke (|um) 


30 


Elastizitatsmodulus (MPa) 


2350 



8 
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(fortgesetzt) 



Eigenschaft 




ReiBfestigkeit (MPa) 


60 


ReiBdehnung (%) 


2 


DurchstoBfestigkeit (N/mm) 


60 



Vergleichsbeispiel 2 

[0030] Aus dem Polymer, wie es in Beispiel 1 beschrieben ist, wurde ein nicht orientierter Film mit einer Dicke von 
300 urn hergestellt. Aus dem Film wurden Quadrate mit einer Kantenlange 20 cm ausgeschnitten und in einen Streck- 
rahmen gespannt. Nach 5 Minuten Vorheizen bei einer Temperatur von 1 50°C wurde der Film simultan und biaxial urn 
den Faktor 3 verstreckt. Nach dem Verstrecken wurden die Kanten (ca. 5 cm) abgetrennt. Der resultierende Film hatte 
folgende Eigenschaften (Mittelwerte aus drei Messungen): 



Eigenschaft 




Dicke (|um) 


30 


Elastizitatsmodulus 
(MPa) 


3350 


ReiBfestigkeit (MPa) 


92 


ReiBdehnung (%) 


45 


DurchstoBfestigkeit (N/ 
mm) 


550 



Beispiel 3 

[0031] Aus dem Polymer, wie es in Beispiel 1 beschrieben ist, wurde ein nicht orientierter Film mit einer Dicke von 
1 00 jum hergestellt. Aus dem Film wurden Quadrate mit einer Kantenlange 20 cm ausgeschnitten und in einen Streck- 
rahmen gespannt. Nach 5 Minuten Vorheizen bei einer Temperatur von 1 50°C wurde der Film simultan urn den Faktor 
1,2 in einer Richtung und urn den Faktor 3,0 in der anderen Richtung verstreckt. Nach dem Verstrecken wurden die 
Kanten (ca. 5 cm) abgetrennt. Der resultierende Film hatte folgende Eigenschaften (Mittelwerte aus drei Messungen): 



Eigenschaft 


Streckfaktor: 
1,2 


Streckfaktor: 
3,0 


Dicke (|Lim) 


30 


30 


Elastizitatsmodulus 
(MPa) 


2500 


3600 


ReiBfestigkeit (MPa) 


55 


95 


ReiBdehnung (%) 


2 


30 


DurchstoBfestigkeit (N/ 
mm) 


120 


120 



Vergleichsbeispiel 4 

[0032] Aus einem Copolymer aus Ethylen und 2-Norbornen mit einem Ethylengehalt ( 13 C-NMR) von 55 Mol-%, her- 
gestellt mit Metallocenkatalysator, einer Glasstufe (DSC, 20 °C/min, Mittelpunkt) von 80 °C, einer Losungsviskositat 
(0,5 gew.%ige Losung in Dekalin bei 135 °C) von 80 ml/g und einem Molekulargewicht von Mw:52000 g/mol und Mn: 
24500 g/mol (GPC, Polyethylen-Standards, o-Dichlorbenzol, T = 135°C) wurde durch Extrusion eine nicht orientierte 
Folie mit einer Dicke von 200 jum hergestellt. Die Folie war sel sprode und brach leicht. Die mechanischen Eigenschaf- 
ten dieser Folie waren wie folgt: 
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Eigenschaft 




Dicke: 


200 jLim. 


Elastizitatsmodulus: 


2050 MPa 


ReiGfestigkeit: 


65 MPa 


ReiGdehnung: 


3-4 % 


DurchstoGfestigkeit: . 


200 N/mm 



Beispiele Vergleichsbeispiel 5 und 6-7: 

[0033] Aus dem Polymer, wie es in Beispiel 4 beschreiben ist, wurde durch Extrusion ein nicht nicht orientierter Film 
mit einer Dicke von 200 |nm hergestellt. Aus dem Film wurden Oudrate mit einer Kantenlange 20 cm ausgeschnitten 
und in einen Streckrahmen gespannt. Nach 5 Minuten Vorheizen bei einer Temperatur von 90 °C wurde der Film in 
einer Richtung urn verschiedene Faktoren verstreckt. Nach dem Verstrecken wurden die Kanten (ca. 5 cm) abgetrennt. 
Der resultierenden Filme hatten folgende Eigenschaften: 



Eigenschaften in 
Verstreckrichtung 


Streckfaktor 1,1 

(5) 


Streckfaktor 1,4 
(6) 


Streckfaktor 2,0 
(7) 


Dicke: 


185 |xm. 


145 |um. 


128 |Lim. 


Elastizitatsmodulus: 


2500 MPa 


3600 MPa 


3600 MPa 


ReiGfestigkeit: 


55 MPa 


95MPa 


95MPa 


ReiGdehnung: 


2 % 


45 % 


45 % 


DurchstoGfestigkeit: 


210 N/mm 


245 N/mm 


290 N/mm 



Beispiel 8 und Vergleichsbeispiele 9-10 : 

[0034] Aus einer Mischung von 75 % (w/w) des Polymeren, wie es in Beispiel 4 beschreiben ist, und 25 % (w/w) 
eines Polypropylenhomopolymern (Tm: 160 °C, MFI (230/2,1 6):9 ml/10min) wurde durch Extrusion ein nicht nicht 
orientierter Film mit einer Dicke von 200 |nm hergestellt. Aus dem Film wurden 

[0035] Qudrate mit einer Kantenlange 20 cm ausgeschnitten und in einen Streckrahmen gespannt. Nach 5 Minuten 
Vorheizen bei einer Temperatur von 100 °C wurde der Film in einer Richtung um verschiedene Faktoren verstreckt. 
Nach dem Verstrecken wurden die Kanten (ca. 5 cm) abgetrennt. Der resultierenden Filme hatten folgende Eigen- 
schaften: 



Eigenschaften in 
Verstreckrichtung 


Streckfaktor 2,0 
(8) 


Streckfaktor 2,9 

(9) 


Streckfaktor 3,5 
(10) 


Dicke: 


114 |iim. 


145 jam. 


128 jim. 


Elastizitatsmodulus: 


2350 MPa 


2450 MPa 


2600 MPa 


ReiGfestigkeit: 


110 MPa 


115 MPa 


120 MPa 


ReiGdehnung: 


70% 


90% 


1 1 0 % 


DurchstoGfestigkeit: 


300 N/mm 


- N/mm 


1100 N/mm 



[0036] Die Eigenschaften dieser Filme quer zur Streckrichtung waren: ReiGdehnung: 3-4 %, Elastizitatsmodulus: 
2050 - 2100 Mpa, ReiGfestigkeit: 40 - 45 MPa. 

Vergleichbeispiel 11: 

[0037] Die Wasserdampfsperrwirkungen der Filme aus den Beispielen 4, 7 und 8 wurden bei 23°C und 85% realtiver 
Feuchte bestimmt. Die Ergebnisse sind in der nachstehenden Tabelle zusammengefaGt. 
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Film 


Wasserdampf perm eat ion (g*1 00|um/m 2 *d) 


Nr. 4 


0,27 


Nr. 7 


0,28 


Nr. 8 


0,28 



Patentanspruche 

1. Mono- oder Mehrschichtfilm enthaltend mindestens eine Schicht aus einem Cycloolefinpolymeren oder einer Mi- 
schung aus Cycloolefinpolymeren und einem oder mehreren Thermoplasten, wobei der Verstrechte Mono- oder 
Mehrschichtfilm bei einer relativen Feuchte von etwa 85 % und einer Temperatur von etwa 23 °C eine Wasser- 
dampfpermeation von < 0,035 g*mm/m 2 d, eine DurchstoGfestigkeit von < 300 N/mm, eine Dicke von 20 bis 150 
jum, eine ReiBdehnung von > 3 % und eine ReiGfestigkeit von > 40 MPa aufweist. 

2. Mono- oder Mehrschichtfilm nach Anspruch 1, wobei der Mono- oder Mehrschichtfilm mindestens ein Cycloole- 
finpolymer enthalt ausgewahlt aus Polymeren enthaltend 0,1 bis 100 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 99,9 Gew.-%, 
bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten mindestens eines cyclischen 
Olefins der Formeln I, II, II', III, IV, V oder VI 
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45 



50 
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worin R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich oder verschieden sind und ein Wasserstoffatom oder einen C 1 -C 20 - 
Kohlenwasserstoffrest, wie einen linearen oder verzweigten C 1 -C 8 -Alkylrest, C 6 -C 18 -Arylrest, C 7 -C 20 -Alkylenaryl- 
rest, 

einen cyclischen oder acyclischen C 2 -C 20 -Alkenylrest bedeuten, oder einen gesattigten, ungesattigten oder aro- 
matischen Ring bilden, wobei gleiche Reste R 1 bis R 8 in den verschiedenen Formeln I bis VI eine unterschiedliche 
Bedeutung haben konnen, worin n Werte von 0 bis 5 annehmen kann, und 

0 bis 99 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung des Cycloolefincopolymers, polymerisierte Einheiten, 
welche sich ableiten von einem oder mehreren acyclischen Olefinen der Formel VII 



^>c=c< (VII). 



worin R 9 , R 10 , R 11 und R 12 gleich oder verschieden sind und ein Wasserstoffatom, einen linearen, verzweigten, 
gesattigten oder ungesattigten C^C^-Kohlenwasserstoffrest wie einen C^-Cg-Alkylrest oder einen C 6 -C 18 -Aryl- 
rest bedeuten. 

Mono- oder Mehrschichtfilm nach Anspruch 1, wobei der Mono- oder Mehrschichtfilm mindestens ein Cycloole- 
finpolymer enthalt, der durch ringoffnende Polymerisation mindestens eines der Monomere mit den Formeln I bis 
VI und anschlieBender Hydrierung der erhaltenen Produkte erhalten wird. 

Mono- oder Mehrschichtfilm nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, wobei der Mono- oder Mehrschicht- 
film mindestens ein Cycloolefinpolymer enthalt, das 0 bis 45 mol-%, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung 
des Cycloolefinpolymers, polymerisierte Einheiten enthalt, welche sich ableiten von einem oder mehreren mono- 
cyclischen Olefinen der Formel VIII 
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CH=CH 

\ / (VIII). 
(CH,), 



worin n eine Zahl von 2 bis 10 ist. 

5. Mono- oder Mehrschichtfilm nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, wobei der Mono- oder Mehrschicht- 
film monoaxial orientiert ist und Streckverhaltnisse von 1.1 bis 4.0 aufweist. 

6. Mono- oder Mehrschichtfilm nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, wobei der Mono- oder Mehrschicht- 
film einen oder mehrere der anorganischen Fullstoffe wie Titandioxid, Bariumsulfat, Calciumsulfat, Calciumcarbo- 
nat oder Bariumcarbonat enthalt. 

7. Verwendung eines Mono- oder Mehrschichtfilms nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6 als Abdeckfolie 
fur Blisterverpackungen. 

8. Verwendung einer Blisterverpackung nach Anspruch 7 fur die Lagerung und Transport von Arzneimitteln, insbe- 
sondere von oralen Trockenpraparaten. 



Claims 

1. A mono- or multilayer film comprising at least one layer of a cycloolefin polymer or of a mixture of cycloolefin 
polymers with one or more thermoplastics, where the oriented mono- or multilayer film has, at a relative humidity 
of approximately 85% and a temperature of approximately 23°C, a water vapor permeation of 

< 0.035 g*mm/m 2 d, a puncture resistance of < 300 N/mm, a thickness of from 20 to 1 50 jum, an elongation at break 
of > 3%, and an ultimate tensile strength of > 40 MPa. 

2. A mono- or multilayer film as claimed in claim 1 , where the mono- or multilayer film comprises at least one cycloolefin 
polymer selected from the class of polymers comprising from 0.1 to 1 00% by weight, preferably from 0.1 to 99.9% 
by weight, based on the total weight of the cycloolefin copolymer, of polymerized units of at least one cyclic olefin 
of the formulae I, II, II', III, IV, V or VI 



R 1 
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where R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 and R 8 are identical or different and are hydrogen or a C 1 -C 20 -hydrocarbon 
radical, such as a linear or branched C^Cg-alkyl radical, C 6 -C 18 -aryl radical, C 7 -C 20 -alkylenearyl radical, 
a cyclic or acyclic C 2 -C 20 -alkenyl radical or form a saturated, unsaturated or aromatic ring, where the same radicals 
R 1 to R 8 may be different in the different formulae I to VI, where n is 

from 0 to 5, and from 0 to 99 mol %, based on the entire structure of the cycloolefin copolymer, of polymerized 
units derived from one or more acyclic olefins of the formula VII 



>c=c< (VII), 



where R 9 , R 10 , R 11 and R 12 are identical or different and are hydrogen, a linear or branched, saturated or unsatu- 
rated C.|-C 20 -hydrocarbon radical, such as a C 1 -C 8 -alkyl radical or a C 6 -C 18 -aryl radical. 

A mono- or multilayer film as claimed in claim 1 , where the mono- or multilayer film comprises at least one cycloolefin 
polymer which is obtained by ring-opening polymerization of at least one of the monomers having the formulae I 
to VI, followed by hydrogenation of the resultant products. 

A mono- or multilayer film as claimed in one or more of claims 1 to 3, where the mono- or multilayer film comprises 
at least one cycloolefin polymer which contains from 0 to 45 mol%, based on the entire structure of the cycloolefin 
polymer, of polymerized units derived from one or more monocyclic olefins of the formula VIII 



CH=CH 

\ / (vi i i). 

(ch 2 )„ 
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where n is a number from 2 to 1 0. 

5. A mono- or multilayer film as claimed in one or more of claims 1 to 4, where the mono- or multilayer film is mono- 
axially oriented and has a stretching ratio of from 1 .1 to 4.0. 

5 

6. A mono- or multilayer film as claimed in one or more of claims 1 to 5, where the mono- or multilayer film contains 
one or more of the inorganic fillers titanium dioxide, barium sulfate, calcium sulfate, calcium carbonate and barium 
carbonate. 

10 7. The use of a mono- or multilayer film as claimed in one or more of claims 1 to 6 as backing film for blister packs. 

8. The use of a blister pack as claimed in claim 7 for storing and transporting pharmaceutical products, particularly 
dry oral preparations. 

15 

Revendications 

1. Film monocouche ou multicouches, comprenant au moins une couche d'un polymere de cyclo-olefines ou d'un 
melange de polymeres de cyclo-olefines et d'un ou de plusieurs thermoplastes, le fil monocouche ou multicouches 

20 etire presentant, pour une humidite relative d'environ 85% et une temperature d'environ 23°C, une permeation a 

la vapeur d'eau de < 0,035 g*mm/m 2 d, une resistance a la perforation de < 300 N/mm, une epaisseur de 20 a 1 50 
jLim, une dilatation a la rupture de > 3% et une resistance a la rupture de > 40 MPa. 

2. Film monocouche ou multicouches selon la revendication 1, le film monocouche ou multicouches contenant au 
25 moins un polymere de cyclo-olefines selectionne parmi des polymeres contenant de 0,1 a 100% en poids, de 

preference, de 0,1 a 99,9% en poids, par rapport a la masse totale du copolymere de cyclo-olefines, d'unites 
polymerisees d'au moins une olefine cyclique des formules I, II, IT, III, IV, V ou VI 




55 
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ou R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 et R 8 sont identiques ou differents et designent un atome d'hydrogene ou un residu 
d'hydrocarbure en C 1 -C 20 , comme un residu alkyle en C^-Cq, un residu aryle en C 6 -C 18 , un residu alcoylenaryle 
55 en C 7 -C 20 , lineaire ou ramifie, un residu alcenyle en C 2 -C 20 cyclique ou acyclique, ou torment un cycle sature, 

insature ou aromatique, les residus identiques R 1 a R 8 dans les differentes formules I a VI pouvant avoir une 
signification differente, ou n peut prendre des valeurs allant de 0 a 5, et 

de 0 a 99% en moles, par rapport a la composition globale du copolymere.de cyclo-olefines, d'unites polymerisees, 



18 
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qui derivent d'une ou de plusieurs defines acycliques de la formule VII 




(VII). 



ou R 9 , R 10 , R 11 , et R 12 sontidentiquesou differents etdesignent un atome d'hydrogene, un residu d'hydrocarbures 
en C A -C 2Q lineaire, ramifie, sature ou insature, comme un residu alkyle en C A -C Q ou un residu aryle en C 6 -C 18 . 

Film monocouche ou multicouches selon la revendication 1, le film monocouche ou multicouches contenant au 
moins un polymere de cyclo-olefines, qui est obtenu par une polymerisation ouvrant des cycles d'au moins un des 
monomeres ayant les formules I a VI et par une hydrogenation subsequente des produits obtenus. 

Film monocouche ou multicouches selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, le film monocouche ou mul- 
ticouches contenant au moins un polymere de cyclo-olefines, qui contient de 0 a 45% en moles, par rapport a la 
composition globale du polymere de cyclo-olefines, d'unites polymerisees, qui derivent d'une ou de plusieurs des 
defines monocycliques de la formule VIII 



ou n est un nombre allant de 2 a 10. 

Film monocouche ou multicouches selon Tune quelconque des revendications 1 a 4, le film monocouche ou mul- 
ticouches etant oriente d'une maniere mono-axiale et presentant des rapports d'etirage allant de 1 ,1 a 4,0. 

Film monocouche ou multicouches selon I'une quelconque des revendications 1 a 5, le film monocouche ou mul- 
ticouches contenant une ou plusieurs charges inorganiques, comme le dioxyde de titane, le sulfate de baryum, le 
sulfate de calcium, le carbonate de calcium ou le carbonate de baryum. 

Utilisation d'un film monocouche ou multicouches selon I'une quelconque des revendications 1 a 6, en tant que 
feuille de recouvrement pour les emballages blister. 

Utilisation d'un emballage blister selon la revendication 7, en vue du stockage et du transport de medicaments, 
en particulier, de preparations orales seches. 



CH — CH 





(CH 2 ), 
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